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Abstract: EP 424813 Al (Translated) 

The invention relates to a fuel cell assembly (10) which is assembled from two or more fuel cells (1). 
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which conducts oxygen ions. According to the invention, the anode (2) and/or the cathode (4) is 
produced from an intermetallic compound. 
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© Brennstoffzellenanordnung. 

© Die Erfindung bezieht sich auf eine Brennstoff- 
zellenanordnung (10), die aus zwei Oder mehreren 
Brennstoffzellen (1) zusammengesetzt ist. Jede die- 
ser Brennstoffzellen (1) wird durch eine Anode(2) t 
eine Kathode(3) sowie einen sauerstoffionenleitenden 



Festelektrolyten (4) gebildet. Erfindungsgemfl ist die 
Anode(2) und /Oder die Kathode(4) aus einer inter- 
metallischen Verbindung gefertigt. 
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BRENNSTOFFZELLENANORDNUNG 



Die Erfindung bezieht sich auf eine Brennstoff- 
zeilenanordnung mit wenigstens einer Brennstoff- 
zelle gemafl dem Oberbegriff des Patentanspru- 
ches 1. 

Eine solche Brennstoffzellenanordnung kann 
beispielsweise als Stromquelle genutzt werden. 
Aus der Informationsschrift "High temperature Fuel 
Cells, Solid Electrolyts 1978, F.J. Rohr, ist eine 
keramische Brennstoffzelle mit einem sauerstoffio- 
nenleitenden Festelektrolyten sowie einer Anode 
und einer Kathode bekannt. Diese Einrichtung er- 
moglicht es, bei Temperaturen von mehr als 
800 °C die chemische Energie eines Brennstoffs, 
z.B. von Kohle, Erdol, Erdgas oder Wasserstoff 
durch elektrochemische Oxidation mit Sauerstoff 
direkt in elektrische Energie umzuwandeln. Die 
Energieumwandlung erfolgt mit einem Wirkungs- 
grad, der grofler ais 50% ist. Es sind Brennstoffzel- 
lenanordnungen bekannt, die durch das Zusam- 
menfassen und in Reiheschalten von mehreren ein- 
zelnen Brennstoffzellen gebildet werden. Diese An- 
ordnungen sind fur den dauerhaften Betrieb wenig 
geeignet, da sie bei sehr hohen Temperaturen ar- 
beiten, so da/3 hiermit hohe Leistungsverluste ver- 
bunden sind. Die elektrische Leitfahigkeit der Elek- 
troden dieser Brennstoffzellen entspricht nicht den 
gewunschten Anforderungen, so dafi die angestreb- 
ten Leistungsdichten nicht erzielt werden kdnnen. 

Aufgabe der Erfindung ist es, eine Brennstoff- 
zelle zu schaffen, die bei niedrigerer Temperatur 
betrieben werden kann, und die eine hohere elek- 
trische Leitfahigkeit des Elektrodenmateriais auf- 
weist als bekannte Einrichtungen, und die zudem 
mit weiteren Brennstoffzellen zu einer Brennstoff- 
zellenanordnung verschaltbar ist. 

Diese Aufgabe wird erfindungsgemafl durch 
die Merkmale des Patentanspruches 1 gelost. 

Erfindungsgema/3 werden die Elektroden einer 
jeden Brennstoffzelle aus einer intermetallischen 
Verbindung hergestellt, wobei eine der Elektroden 
als tragendes Element ausgebildet werden kann. 
Hierdurch wird die Elektronenleitfahigkeit der Elek- 
troden verbessert. Zudem konnen die Elektroden 
dunner ausgebildet werden, da die Spannungsver- 
luste bei Elektroden aus diesem Material geringer 
sind, als bei den herkdmmlichen Elektroden, die 
aus Perowskiten bzw. aus Nickel/Zr02-Cermets ge- 
fertigt sind. Die Betriebstemperatur dieser erfin- 
dungsgema/ten Brennstoffzelle liegt niedriger als 
bei herkommlichen Zellen, da die elektrische Leit- 
fahigkeit dieser Brennstoffzelle beriets bei niedrige- 
ren Temperaturen ho her ist als bei vergleichbaren 
Brennstoffzellen, wenn diese mit der gleichen Tem- 
peratur betrieben werden. Urn die negativen Ein- 
flusse von sich bildenden nichtleitenden oxidischen 



Schichten in Form von Alumniumoxid oder Silizi- 
umoxid in oder auf den Elektroden zu vermeiden, 
wird dem Elektrodenmaterial eine definierte Menge 
an Edelmetall zugesetzt. Die Mengen kdnnen 2 bis 

5 70Gew% betragen. Geeignet hierfur sind Platin, 
Silber oder Paladium und ahnliche Metalle. Hier- 
durch wird die elektrische Leitfahigkeit der sich 
selbst ausbildenden Oxidschichten gewahrleistet. 
Anstelle des Einbettens von Edelmetall besteht 

w auch die Moglichkeit, die Elektroden im oberfla- 
chennahen Bereich mit Edelmetall anzureichern. 
Dies kann beispielsweise dadurch geschehen, dafl 
auf den Oberflachen der Elektroden eine Abschei- 
dung von Edelmetall mit anschlieflender Diffusions- 

15 gluhung durchgefuhrt wird. Das Aufbringen einer 
dunnen Schicht, bestehend aus einem Gemisch 
der intermetallischen Verbindung und dem Edelme- 
tall auf den Oberflachen der Elektroden ist eben- 
falls moglich. Erfindungsgema/3 besteht die Mog- 

20 lichkeit, die elektrisch leitenden Schichten, welche 
zur Reihenschaltung von mehreren Brennstoffzellen 
zu einer Brennstoffzellenanordnung verwendet wer- 
den, ebenfalls aus solchen intermetallischen Ver- 
bindungen herzustellen. Weitere erfindungswesent- 

25 liche Merkmale sind in den Unteranspruchen ge- 
kennzeichnet 

Die erfindungsgemafle Brennstoffzellenanord- 
nung wird nachfolgend anhand von schematischen 
Zeichnungen naher eriautert. Es zeigen: 

30 Fig. 1 eine erfindungsgegemafle Brennstoffzelle, 
Fig. 2 eine Variante der in Fig. 1 dargestellten 
Brennstoffzelle, 

Fig. 3 eine weitere Ausfuhrungsform der erfin- 
dungsgema/3en Brennstoffzelle, 

35 Fig. 4 die Reihenschaltung von zwei Brennstoff- 
zellen zu einer Brennstoffzellenanordnung. 
Die in Fig. 1 dargestellte Brennstoffzelle 1 wird 
im wesentlichen durch eine Anode 2, eine Kathode 
3 und einen Festelektrolyten 4 gebildet. Die Erfin- 

40 dung ist nicht an die Form der Brennstoffzelle 1 
gebunden. Diese kann flachig oder als Zylinder 
ausgebildet sein bzw. eine andere geometrische 
Form aufweisen. Bei dem hier dargestellten Aus- 
fuhrungsbeispiel ist die Anode 2 aus Nickelzirkoni- 

45 umdioxid Ni/Cr02- bzw. Nickeloxid/Zirkoniumdioxid 
Cermet NiO/Zr02-Cermet mit oder ohne Zusatz an 
stabilisiertem Zirkoniumdioxid gefertigt. Die Anode 
2 ist poros und damit gasdurchlassig. An ihrer 
Oberflache 2 wird der in Gasform vorliegende 

so Brennstoff (hier nicht dargestellt) geleitet. Die Ano- 
de weist vorzugsweise eine Dicke von 100 bis 300 
urn auf. Der Festelektrolyt 4, der ebenfalls wie die 
Anode 2 als flacjwges Elelement ausgebildet ist, ist 
zwischen der Anode und der Kathode 3 angeord- 
net. Seine Dicke betragt 20 bis 100 urn. Er ist aus 
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einem gasdichten Material gefertigt. Erfindungsge- 
ma/3 wird hierfur (Zr0 2 )o,9 C^Oafo.i verwendet. Die 
Kathode 3, die unmittelbar auf den Festelektrolyten 
4 aufgetragen ist, wird durch eine Schicht mit einer 
Dicke von 100 bis 2000 urn gebildet. Sie ist aus 
einer intermetallischen Verbindung in Form eines 
Silizids, eines Disilizids oder eines Aluminids gefer- 
tigt. Fur die Ausbildung der Elektrode geeignete 
Silizide sind TiSi, TisSi3 und ahnlich aufgebaute 
Silizide Oder Aluminide. Als Disilizide kommen fur 
die Ausbildung der Elektrode 3 MoSi2, TiSi2, 
NbSi2, WS12, TaSi 2 und beliebige andere Disilizide 
in Frage. Aluminide, die fur die Ausbildung der 
Elektrode verwendet werden konnen, sind bei- 
spielsweise CoAl t NiAl, TiAL Da sich in der als 
Kathode dienenden Schicht 3 nichtleitende Oxide 
ausbilden konnen, werden der Schicht 3 zusatzlich 

2 bis 70 Gew% eines Edelmetalls zugesetzt Hier- 
fur kommen Platin, Siiber oder Paladium und ande- 
re Edelmetalle in Frage. Bei der Ausbildung von 
nichtleitenden Oxidschichten innerhalb der Schicht 

3 werden diese Metallteilchen in diese Oxidschich- 
ten eingebettet, wodurch die elektrische Leitfahig- 
keit dieser Oxidschichten gewahrleistet wird. Erfin- 
dungsgema/3 besteht die Moglichkeit, die Anode 2 
in gleicher Weise ausbilden, wie die Kathode 3. Die 
Leitfahigkeit der Anode 2 wird dann ebenfalls ver- 
bessert. Falls es die Gegebenheiten erfordern, 
kann auch nur die Anode 2 aus einer intermetalli- 
schen Verbindung mit einer der obengenannten 
Zusammensetzungen hergestellt werden, wahrend 
die Kathode beispielsweise durch einen ublicher- 
weise verwendeten Perowskit gefertigt wird. 

In Fig. 2 ist eine Variante der in Fig. 1 darge- 
stellten Brennstoffzelle dargestellt. Die Anode 2, 
die Kathode 3 und der Festelektrolyt 4 sind hierbei 
wiederum flachig ausgebildet. Der Festelektrolyt 4 
ist aus dem gleichen Material gefertigt, wie der in 
Fig. 1 dargestellte und in der zugehorigen Be- 
schreibung erlauterte Festelektrolyt. Die Anode 2 
kann aus einer intermetallischen Verbindung herge- 
stellt sein oder aus dem oben beschriebenen Cer- 
met. Auch die Kathode 3 kann aus einer intermetal- 
lischen Verbindung gefertigt sein. Falls es die Ge- 
gebenheiten erfordern, kann die Kathode 3 auch 
aus einem Perowskit gefertigt werden. Bei dem 
hier dargestellten Ausfuhrungsbeispiel sind bie bei- 
den Elektroden 2 und 3 jeweils aus einer interme- 
tallischen Verbindung hergestellt. Urn die Leitfahig- 
keit der Anode 2 und der Kathode 3 optimal gro/3 
zu halten, und die Nichtleitfahigkeit der sich ausbil- 
denden Oxidschichten innerhalb der intermetalli- 
schen Verbindungen zu uberbrucken, ist im Ober- 
flachenbereich 2S der Anode 2 und in der Grenz- 
schicht 2G der Anode 2 zum Festelektrolyten '4 hin 
eine Edelmetallschicht ausgebildet In gleicher 
Weise ist die Kathode 3 in ihrem oberflachennahen 
Grenzbereich mit einer Schicht 3S und in ihrem 



Grenzbereich zum Festelektrolyten 4 hin mit einer 
Schicht 3G aus Edelmetall versehen. Diese Edel- 
metallschicht wird aus Platin, Siiber oder Paladium 
gebildet, und durch Abscheidung des Edelmetalls 

5 mit anschliefiender Diffusionsgluhung auf der Ka- 
thode bzw. auf der Anode ausgebildet. Erfindungs- 
gema/3 konnen die Anode 2 und die Kathode 3 in 
diesen Grenzbereichen auch mit jeweils einer dun- 
nen Schicht bestehend aus einem Gemisch, das 

io durch eine intermetallische Verbindung der oben- 
genannten Art und einem Edelmetall hergestellt 
wird, uberzogen werden. Die Beschichtung kann 
mit einem der bekannten Beschichtungsverfahrens 
durchgefuhrt werden. 

is In Fig. 3 ist eine weitere Brennstoffzelle darge- 

stellt, die durch eine flachige Anode 2, eine flachi- 
ge Kathode 3 und einen flachigen Festelektrolyten 
4 gebildet wird. Im Unterschied zu den vorange- 
gangenen Ausfuhrungsbeispielen ist zwischen der 

20 Anode 2 und dem Festelektrolyten 4 eine zusatzli- 
che porose Schicht 2C angeordnet. Zwischen der 
Kathode 3 und dem Festelektrolyten 4 ist ebenfalls 
eine porose Schicht 3P angeordnet. Die Schicht 2C 
ist 0,5-bis 5 am dick ausgebildet Sie hat katalyti- 

25 sche Eigenschaften und ist aus ZKVNi gefertigt. 
Die Schicht 3P hat die Aufgabe, die Geschwindig- 
keit der Phasengrenzreaktionen zu erhohen. Sie 
weist eine Dicke von 0,5 bis -5 am auf. Fur ihre 
Herstellung wird ein Perowskit benutzt. Fur das 

30 Auftragen der Schichten 2C und 3P konnen alle 
bekannten Beschichtungsverfahren angewendet 
werden. Erfindungsgemafl ist es moglich, nur eine 
der Elektroden aus einer intermetallischen Verbin- 
dung zu fertigen, und die zweite Elektrode aus 

35 einem Cermet oder einem Perow*skit zu fertigen. 
Zur Erzielung der Leitfahigkeit von Oxiden, die sich 
in oder auf den aus Elektroden 2 und 3 bilden, 
enthalten die Elektroden 2 und 3 wiederum Zusat- 
ze in Form von 2 bis 70 Gew.% Edelmetall bezo- 

40 gen auf das Gesamtgewicht des Elektrodenmateri- 
als. Erfindungsgemafl besteht die Moglichkeit, die 
aus einer intermetallischen Verbindung gefertigten 
Elektroden 2 und 3 in ihren Grenzbereichen eben- 
falls mit einer metallischen Schicht 2S bzw. 2G und 

45 3S und 2G zu versehen. Selbstverstandlich besteht 
auch hier die Moglichkeit, eine Schicht, bestehend 
aus einer intermetallischen Verbindung und einem 
Edelmetallzusatz auf die Elektroden 2 und 3 aufzu- 
tragen bzw. die Elektroden in ihren Grenzbereichen 

so mit einer solchen Schicht zu versehen. 

In Fig. 4 sind zwei Brennstoffzellen 1 in Reihe 
geschaltet Die beiden Brennstoffzellen 1sind so 
ausgebildet, wie die in Fig. 3 dargestellte und in 
der zugehorigen Beschreibung erlauterte Brenn- 

55 stoffzelle 1. Fur die elektrisch leitenden Verbindung 
der Brennstoffzellen 1 zu einer Brennstoffzellenan- 
ordnung 10 wird extte elektrisch leitenden Schicht 5 
verwendet, die ebenso wie die Elektroden 2 und 3 
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der Brennstoffzellen 1 aus einer intermetallischen 
Verbindung hergestellt ist. Die eiektrisch leitende 
Schicht 5 kann entweder mit einem Zusatz an 
Edelmetall versehen werden. Andererseits besteht 
die Moglichkeit, die eiektrisch leitende Schicht 5 in 
ihren Grenzbereichen mit einer Edelmetallschicht 
zu versehen. Ebenso ist es mdglich, die eiektrisch 
leitende Schicht 5 in den aufleren Grenzbereichen 
mit einer dunnen Schicht aus einer intermetalli- 
schen Verbindung zu uberziehen, wobei der inter- 
metallischen Verbindung Edelmetall in einer Menge 
von 2 bis 70 Gew% beigemischt ist. Die intermetal- 
lische Verbindung kann sowohl fur eiektrisch leiten- 
de Verbindungen auf der Anodenseite als auch auf 
der Kathodenseite sowie fur Serienschaltungen ver- 
wendet werden. 



Anspriiche 

1. Brennstoffzellenanordnung mit wenigstens einer 
Brennstoffzelle (1) t die wenigstens eine porose 
Anode (2) und eine porose Kathode (3) aufweist, 
welche durch einen gasdichten sauerstoffionenlei- 
tenden Festelektrolyten (4) voneinander getrennt 
sind, dadurch gekennzeichnet , da/3 die Anode (2) 
und/oder die Kathode (3) aus einer intermetalli- 
schen Verbindung gefertigt sind. 

2. Brennstoffzellenanordnung nach Anspruch 1, da- 
durch gekennzeichent, dal3 die Anode (2) und/oder 
die Kathode (3) aus einem Silizid, einem Dizilizid 
oder einem Aluminid gefertigt sind und eine Dicke 
von 5 urn -bis 5 mm aufweisen. 

3. Brennstoffzellenanordnung nach einem der An- 
spriiche 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, da/3 die 
Anode (2) und/oder die Kathode (3) aus TiSi, TisSi3 
Oder Siliziden anderer Elemente des chemischen 
Periodensystems mit vergleichbarer Stochiometrie 
gefertigt sind. 

4. Brennstoffzellenanordnung nach einem der An- 
spriiche 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, da/3 die 
Anode (2) und/oder die Kathode (3) aus MoSi2, 
TiSi2. NbSt2, WSi2 oder TaSi'2 oder Disiliziden an- 
derer Elemente des Periodensystems gefertigt 
sind. 

5. Brennstoffzellenanordnung nach einem der An- 
spriiche 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, da/3 die 
Anode (2) und/oder die Kathode (3) aus CoAl, NiAl 
oder TiAl oder Aluminiden anderer Elemente des 
Periodensystems gefertigt sind. 

6. Brennstoffzellenanordnung nach einen der An- 
spriiche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, da/3 die 
Anode (2) und die Kathode (3) in ihren aufleren 
Grenzbereichen und in den Grenzbereichen zum 
Festelektrolyten (4) hin mit jeweils einer porosen 
Metallschicht (2G.2S, 3G und 3S) versehen sind, 
die eine Dicke von 1 bis 10 urn aufweisen. 

7. Brennstoffzellenanordnung nach einem der An- 



spruche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, da/3 zwi- 
schen der Anode (2) und dem Festelelektrolyten (4) 
eine porose Cermetschicht (2C) mit einer Dicke 
von 0,5 bis 5 um angeordnet ist, und da/3 zwischen 
5 der Kathode (3) und dem Festelektrolyten (4) eine 
porose Perowskitschicht (3P) mit einer Dicke von 
0,5 bis 5 um vorgesehen ist. 

8. Brennstoffzellenanordnung nach einem der An- 
spriiche 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, da/3 der 

10 intermetallischen Verbindung 2 bis 70Gew% eines 
Edelmetalls in Form von Platin, Silber oder Paladi- 
um beigemischt sind. 

9. Brennstoffzellenanordnung nach einem der An- 
spriiche 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, da/3 zwei 

75 Brennstoffzellen (1) uber eine eiektrisch leitende 
Schicht (5) in Reihe geschaltet sind, und da/3 die 
eiektrisch leitende Schicht (5) aus einer intermetal- 
lischen Verbindung gefertigt ist. 

10. Brennstoffzellenanordnung nach einem der An- 
20 spruche 1 bis 9, dadurch gekennzeichnet, da/3 eine 

der Elektroden (2,3) aus einer intermetallischen 
Verbindung als poroses, tragendes Bauelement 
ausgebildet ist und gleichzeitig die Funktion der 
Anode (2) oder Kathode (3) ausubt. 

25 
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